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学 位 論 文 内 容 の 要 旨 
 
生物分野を含む広い領域において, 粒子間に斥力が働く系のモデル化に剛体球系が使わ
れている. 例えば, 筋肉の構成要素分子であると同時にモーター蛋白質であるアクチン分
子は, 3 量体を形成すると同時にフィラメント構造への会合を開始する. 会合開始時のアク
チンの濃度は極めて低いため, 空間充填率は溶媒である水のみで決まり 0.363 である. 塩
濃度の増加により会合が開始するため, 負電荷をもつアクチン分子同士の引力が引き金に
なっているとは考えにくく, 分子間の斥力に起因する系のエントロピー変化が重要な役割
を担っていると推測されている. また, 生体中の蛋白質の異常会合によるアミロイド形成
が原因であるとされる狂牛病やアルツハイマー疾患では, 斥力のみが働いている系でのエ
ントロピーを起因とする引力（平均力. 高分子込み合い効果または depletion force と呼ば
れている）による会合体形成の研究が行われている. これらの理論研究では剛体球系がモデ
ル系として採用されている. もちろん, 対象としてコロイドを含む物理分野においても, 古
くから粒子間に斥力が働く系のモデル化に剛体球系が広く使われてきた.  
液体状態の剛体球系の状態方程式の解析的表現は, scaled particle theory (SPT) によっ
て初めて与えられた. ほぼ同時に Ornstein-Zernike 方程式 (OZ 方程式) を基にした積分
方程式理論のうち Percus-Yevick 近似を用いた方法 (PY 方程式) により, 近似方法が異
なるにも関わらず, SPT と全く同じ状態方程式が与えられた. 剛体球系に限らず蛋白質分
子の水和を含む一般的な溶液系に, 液体中の任意の粒子からみたまわりの粒子の分布を表
す動径分布関数 g(r) が定量的な解析に用いられている. g(r) の理論計算には OZ 方程式
を使った積分方程式理論が広く用いられている. しかし, OZ 方程式で用いられている直接
相関関数 c(r) が未知関数であるため, ２つの関数, 全相関関数 h(r) (≡g(r)-1) と直接相関
関数 c(r) をつなぐ近似式(クロージャと呼ばれる)が積分方程式理論には必要になる. ほと
んどの場合, 繰り返し計算により積分方程式を数値的に解くことでしか動径分布関数は得
られない. 例外として,剛体球系においては, PY方程式の場合に動径分布関数の解析表現が
与えられている. 一方, SPT では動径分布関数 g(r) の解析表現は r < 2σ(σは剛体球の直
径)の領域でしか与えられないが, SPT は幾何学的考察を基にした統計力学理論であること
から近似の意味が明白である. 
本論文では液体状態の剛体球系における直接相関関数の解析表現を提案する. 非球形溶
質の溶媒和に対して SPT を拡張した拡張 scaled particle theory (XSPT) における溶媒和
自由エネルギーの解析表現から, 目的とする直接相関関数を導出した. 距離が r である一
対の剛体球の溶媒和自由エネルギーを, r が無限遠の場合の値からの相対値として表す 
w(r) は, ダンベル型の排除領域を持つ 1 つの非球形剛体粒子の溶媒和自由エネルギーの解
析表現から XSPT を用いて得ることができる. ここで我々は r が小さい領域では HNC 
近似を用い, r が大きな領域では PY 近似を用いることで w(r) から直接相関関数 c(r) の
解析表現を導出した. OZ 方程式は c(r) と h(r) の対応関係を畳み込み積分で表した式で
ある. そのため, 我々が提案する c(r) の解析的な表現は, 繰り返し計算を必要とせず, 高
速に g(r) を直接計算することを可能にした. 我々はこの手法を XSPTH 近似と名付けた. 
また, XSPT において溶媒和自由エネルギー w(r) を表す解析表現のうち, 圧力方程式を通
して状態方程式を表現した際に４次以上のビリアル係数にのみ寄与するC2項に対し, 次元
としては同じだが寄与する基本幾何学量が異なる項を fundamental measure theory を参
考にして所属研究室の入佐が考案した手法を, 別途 XSF11 近似と名付けた. これらの直
接相関関数を用いて剛体球粒子に対する動径分布関数の高速計算を行い計算機実験値と比
較した. 
我々が提案する２つの直接相関関数では, r の値がσ付近で小さい正の値を持ち, r が 2
σ よりも手前でゼロになる. 計算機実験からこの領域では正の極大値を持つことが解って
いる. 一方, PY 方程式では対応する領域の値がゼロと仮定されている. 我々が提案した２
種類の直接相関関数を使って, 空間充填率が 0.275, 0.363 そして 0.419 の３つの場合に
対し得られた動径分布関数 g(r) の概形は, XSPTH 近似および XSF11 近似ともに剛体球
系での計算機実験値（モンテ・カルロ・シミュレーション）の結果を再現した. 特に XSF11 
近似の g(σ) の値は計算機実験値に近く, 剛体球系では圧力方程式により g(σ) の値のみ
で圧力が与えられることを考えると, 我々の結果が圧力を正しく再現していることがわか
る. XSF11 近似の結果は, 同じ条件下で計算した（フーリエ変換での数値計算方法を揃えて
計算した）PY方程式の結果よりも, 計算機実験値により近い値をとった. なお, c(r) の数値
フーリエ変換の誤差を小さくするために, ステップ関数の解析的なフーリエ変換を利用し
た. 本研究の手法では直接相関関数の解析表現内に２つの剛体球がなす幾何学形状の影響
が露わに示されているため, 今回の結果は蛋白質分子の会合の仕組みの解明に今後役立つ
と期待される. 
 
学 位 論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
 
本論文調査結果は以下の通りである. 生物分野を含む広い領域で粒子聞に斥力が働く系
のモデル化に剛体球系が使われている. 本研究は液体状態の剛体球系における直接相関関
数の解析表現を提案した. 幾何学的考察を用いる統計力学理論である拡張 scaled particle 
theory における溶媒和自由エネルギーの解析表現から導出した直接相関関数は，岡 IJ体球
粒子に対する動径分布関数の高速計算を可能にした.動径分布関数は空間充填率が 0.419 
までの領域において計算機実験値と一致し、既存の標準理論である Percus-Yevick 方程式
を用いた積分方程式理論よりも良い結果を与えた.理論計算には 3 次元フーリエ変換を用い
ている. 
本研究では直接相関関数の解析表現内に溶質粒子がなす幾何学形状の影響が露わに示さ
れているため， 蛋白質分子の会合の仕組みの解明や創薬への応用が期待される. また剛体
球系の液体一国体相転移の分子レベルでの議論に役立つ可能性がある.本研究は生物物理お
よび化学物理分野の計算科学・理論に本研究の成果を位置づけることができる.以上により，
本論文は，博士(情報工学)の学位論文に値するものと認める.  
最終試験においては、本論文について試験を行った結果，満足な回答が得られたので，
試験に合格したものと認める. 
